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(57) Die Erfindung betrifft ein Verfahren zur Durchfuhrung katalytischer FIQssigphasenhydrierungen einschlieBhch 
stark exothermer. wie z. B. der von Nitroaromaten zu den entsprechenden Aminen, mittels gasform.gen Wasserstoffs 
an suspendierten Katalysatoren. vorzugsweise unter Druck und bei erhohter Tennperatur unter vorzugsweise 
kontinuierlicher ProzeBfuhrung. Das Verfahren wird in einem Rohrreaktor durchgefuhrt, in welchem sgn. 
Statikmischelemente fest angeordnet sind und in dem der 3-Phasenproduktstr6mung aus Gas. Flussigkeit und 
Feststoff eine Pulsation uberlagert wird, wodurch erreicht wird, daS die Reaktion im quasi-kmetischen Bere.ch 
ablauft. Die Warmeabfuhung erfolgt uber einen Hei2-/Kuhlmantel. Nach dem Baukastenprinzip lassen sich beiiebig 
mehrere Reaktorrohre zu einer Reaktionseinheit jjusammenfassen. 



ISSN 0433-6461 



1 5 Seiten 



DOCID; <00 226872A1J.> 



VEB CHEMIEK0MBI3JAT BUTERPELD 



2547 



Hydrienang in der Plussigphase 



AnvTendimgsgebiet dex Erfindung 

Die Erfindung betrifft ein Verfahxen zur Dxirchxiihruiig 
von katalytischen Hydrierimgen in der Pliissigpliase mit 
gasf ormigem Wasserstoff an suspendierten Katalysatoren* 

Charakteristik der bekannten technischen Losungen 

Rir die Plussigpnasenhydrienang mit gasfcnaigem Wasser- 
stoff in Gegenwart susp endi ert ex Katalysatoren gibt es 
eine Eeihe technisch eingeflihrter Verfahren* 
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Die Mehrzahl lauft in Autoklaven ab, die mit wirkungs- 
vollen Mischaggregaten, z. B. mit schnellatif enden Riihrera 
xmd Stromstorern sovrie rait Eei2s- bzw. Mihlmogliclikeiten 
in Form von z. B. Kxilil-/Heizanantel, Innenschlange , Ein- 
ricshtimg zur Verdampfungskuhlimg ausgestattet sind. Piir 
eine kontinuierliohe PrbzeSfilhrung konnen mehrere Auto- 
klaven zu einer Reaktorkaskade zusammengef aflt Oder 
der Reaktor kaskadenartig in mehrere Stufen unter- 
gliedert sein. (CEhem. Eng. H, Hov. 6, (1967) S. 251; 
Chem. Eng. 9, (1967) S. 249) 

Anch fiir den' kontinnierlichen Betrieb wurde beschrieben, 
- Autoklaven mit einem speziellen Absitzbehalter fUr den . 
. Katalysator zu kombinieren tmd die Reaktionslosimg mit 
Hilfe des Rlilirwerks oder durcb Mammntpvaapenwirkung nach. • 
dem Prinzip des SclilaTrfenreaktors xamzuwSlzen. 
(DB-AS 1 542 544; DE-AS 1 947 851; DD-PS 126 891) 
Die wichtigste Bedingung, die bei der Hydrierung mit 
suspendiertem Katalysator erUillt sein muB, ist eine. 
intensive Durchmischung der drei Phasen Was s erst off gas, 
flussiges Substrat und fester, feinteiliger Katalysator. 
Der rasche Transport der Reaktionspartner zn und von 
den aktiven Zentren des Katalysators muB gewahrleistet 
sein. (TJllmanns Bnzyklopadie der a?echniscnen Chemie 4 
Atafl. 3d. 7, S. 400, Weinheim/BergstraiBe /^9747) 
NxLT so ist die Hydrierreaktion in der Hahe des kine- 
tiscben Bereiches durchfiibrbar. 

Als Miacborgane haben sicb z. B. aharbinenrUbrer, . 
ScbeibenrUhrer imd Paddelriibrer bewabrt, weniger dagegen 
Prop ell erriibrer. Aber. auch Kombinationen von selbst- 
ansaugenden Riihrem mit Tiorbinen tmd von Rohr- und 
Propellerruhrem sind beksumt geworden. (Ullmann 4. Axifl., 
Bd. 3 (1973) S. 506 ff) 
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Dabe± is1; in der Regel eine laolxe Umdrehimgszalil des 
Rlflirers erforderlich, was Probleme der Wellenabdichtting 
mit sich bringt^ Dalier v/erden im Labor nnd in ELein- 
anlagen vielfach zur Umgehimg von Wellenabdichtimgen 
Rotations- oder Hubmischer mit magnetisclaer Kraf t- 
tibertragung angewendet, wie sie in den DB-OS 2 217 229, 
DE-OS 2 753 153 iJnd DE-OS 2 919 943 beschxieben sind. 
Den be s ch ri ebenen Vorrichtungen haftet jedoch der 
Mangel an, dafl die darin ablaufenden Hydrierprozesse 
diircii Stoffiibergangslieinmungen begrenzt werden, so 
daB sie meist weit vom kinetiscben Bereich. entfemt 
liegen* 

Vielfach. befriedigt audi die mogliche Warmeabfiihrimg 
nicht , so daJ3 ^sie bei stark expthermen Reaktipnen 
durchsatzbegrenzend wirken kaan# Im Palle der Yer-. . 
wendtihg von Inn ens chlanigeh und beim Eins'atz von 
Hubriilirem macht sicli zudem storend bemerkbar, daB 
sich der Katalysator beim Entleeren des Reaktqrs auf 
den horizontalen Plachen absetzt, was speziell beim 
Einsatz pyrophiorer Metallkatalysatbren Komplikatibiien 
nach sicli Ziehen kann* 

Pur viele Reaktionen, speziell solche mit starker Warme- 
tSnung, sind Schleif enreaktoren mit extern angeordnetem 
Warmetauscher bekannt (DE-OS 2 339 242)* Sie werden vor- 
zugsweise mit Strahldusen zur Stoffvereinigimg ausge- 
rustet, die den Wasserstoff mit dem Pliissigkeitstreib- 
strahl ansaugen (Pette,. Seifen, Anstriciimittel 6^ (1969),. 
441; Chem^ Ing. Techn. ^ (1970), 474 u* 4^ (1972), 
367 u. 899; Chem. Engi Progr* (1980), Jimi, 53; 
DE-PS 1 109 818; DB-AS 1 793 452)- Diese Verdfahren ver- 
meiden zwar die Hachteile der klassischen Autoklavenchemie, 
besitzen aber in ihren beiden wesentlichen Ausrustungen - 
Umlaufprmipe und StraJalerdiisen - Teile, die dtirch Erosion 
durch die mitgeftlhrten Pest st of f part ikel starkem VerschJ-e±J3 
unterliegen. 
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Ebenfalls zvan. Reaktionstyp xnit aospendiertem Katalysatof 
zahlen die sogenannten PlleBbettreaktionen. Bine mSgliche 
Ausftiitrungsform fua? einen PlieBbettreaktor wurde in 
DE-OS 2 551 641 beschriebai.- Danach werden in einem 
Rohireaktor die zu liydrierenden Kohlepartikel txnd der 
Katalysator, suspendiert in einem C5l, durch Pulsa-frion 
in Sciiwebe gehalten. Bine V/eiterentwickltang dieses 
Prinzips sieiit vor, daB eine "quasi-kompakte Schuttimg 
von die Reaktion begiinstigenden stiickigen Teilchen" von 
den Reaktionspartnern durchstromt wird, wobei die 
fliiide Phase in Pulsation versetzt wird (DE-OS 2 555 938). 
Wesentliches Merkmal dieser Verfahren ist es, daB der 
Peststoff diorcli geeignete Mittel, z. B. durch begrenzende 
SiebbSden, im Reaktcr eingeschlossen wird und daher 
nur eine Relatlvbewegtmg ausflihren kann. Sr untexlieg-fc 
dabei einan stark^i Abrieb. Dadurch sind Hydrierver- 
faJiren iia PlieBbett in ihxer Anwendbarkeit eng begrenzt. 
Sie sind allgemein teciinisch nnr schwer beherrschbar 
und haben sich mxc in SpezialfSllen, beim sogenannten 
H-Coal- imd H-Oil-Verfahren durchsetzen konnen 
(Ullmann 3d. 10 (1975), 697, u. Bd, 13 (1977), 543) 

Ziel de-r ^-r^-inriim f T 

Ziel der Erfindung ist es, ein Verf ahren zxir Durchfuhruag 
katalytischer Hydriertingen mit Wasserstoff in fluider 
Phase uater Yewfendimg auspendierter Katalysatoren 
einschlieBlich stark esothermer Eydriertingen, z. S. 
derjenigen von ETitroverbindtingen, zu entwickeln, das 
die Uachteile der bekannten technischen Lostmgen ilber- 
windet, technisch mit einfachen Mitteln realisierbar 
ist imd durch intensive Durchmischung aller Reakticns- 
partner so gunstige StoffHbergange bewirkt, daS unter 
quasi-kinetischen Bedingungen gearbeitet werden kann. 
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Der Erfindtmg liegt die Aufgabe zugrunde, PlUssig- 
phasenhydrierungen mit gasf oimigen Wasserstoff iJi Gegen- 
waxt von sxispendierten Ka*alysatoren durchzufuhren, Taei 
denen das Reaktionsvolumen bei gleicher Durclisatz- 
leistung verriQgert tmd duxch eine grSBere Waimeaus- 
tauschfiache pro Volumeneinhelt sicHerer gemaclil: werden. 
Erf indtmssgenaB wird das Verf aliren zur Durchfiihnmg 
katalytischer Hydrierungen mit Wasserstoff gas in 
fluider Ehase tarter Verwendtmg von im Fluid suspen- 
diertem f einteiligem Katalysator in einer bevorzugt 
nach dem Schlauf enprinzip arbeitenden Vorriclitamg gemaB 
Pig. 1 durchgefuhr-t, deren wesentlicher Teil ein unter 
ein^ beliebigen ITeigxmgsv/inkel, vorzugsweise senkreciit ' 
stehendes Eealrtionsrohr 1 ist, das mit dem Eluid «nd 
dem Wassers-toffgas beaufschlagt wird. Dieses Reaktions- 
rohr-' ist mit einem ggf. in mehrere voneinaader unab- 
Hangige Heiz- bsw. Kiihlzonen imterteilten Mantelraum 2 
zum vrarmeaustausch verseHen. Ss vnarde geftmden, daI3 
die Hydrierreaktion im quasi-kinetischen Bereich ab- 
lauft, wenn man im Reaktionsrohr Einbauelemente 3 
anordnet, die als Statikmischer wirksam sind imd 
zugleich den Reaktorinlialt uber einen Pulsationser- 
zeuger 6 in Schwingnngen versetzt. Der EydrierprozeB 
kann in dieser VorricHtung aucb kontinuierlich und je 
nach den erforderlichen Reaktionsbedingangen drucklos 
Oder tmter Druck taid/oder bei eriiohten TemperatTxren 
durchgeftOirt werden. 

Die StatikmiscHer-Elemente 3 kbnnen nacb Zv/eckmaBig- 
keit waiilweiae gleichen oder unterschiedlichen Bautyps 
sein und die Lange des Reaktionsrohres vollstandig Oder 
nur teilweise fiaien, wesentlich ist nur ihre Wirksamkeit 
bei moglichst geringem Stromxmgswiderstand. 
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Das Reaktionsrohr 1 wird mittels einer Dosierein- 
ricHtung iiber eine Zuleltuag 4 mit der zu hydrieren- 
den flussigen oder in einer geeigne-ten PlUssigkeit 
gelosten oder fein verteilten Verbindimg, iiber 
Leitung 5 mit Was s era toff gas und uber die Zuleitung 11 
mit Prischkatalysator beaufschlagt , der als Suspension 
mit Reaktionsprodukt oder/und einem geeigneten Lostmgs- 
mittel vorliegt. 

Nach erfolgter Hydriertmg wird das Reaktionsprodulct bei 
9 ggf, entspannt, a-ua dem Reaktor entnommen mad der 
Aufarbeitmg zugefubrt. Der Katalysator wird vorzugs- 
weise Tor der Entspannung bei 7 von der Hauptmenge 
des Re^tionsprodtiktes abgetr^mt und mit einem Teil 
des Reaktionsprodulrtes zum groBten Teil vTieder in das 
Reaktionsrohr zuruckgefubrt. Er kann teilweise oder 
auch ggnzlich ausgekreist und durclx Prischkatalysator 
erganzt bz-w. ersetzt werden* 

Das im Reaktionsrohr 1 bef'indliche 3-Ki3sengemisch 
aus Peststoff, Pliissigkeit xmd Gas wird mittels eines 
Pulsators 6 in Schwingungen mit variierbarer Amplitude 
und variierbarer Prequenz von 30 000 min" , besonders 
von 30 - 3 000 min"^ , versetzt . Ortlich vrLrd dadurch 
dem 3-Phasengemisch aa den Kanten der Statikmischer- 
elemente eine je nach Prequenz und Amplitude der 
Pulsation hohe bis sehr hohe Relativgeschwindigfceit 
erteilt, die der Strbmungsgeschwindigkeit iiberlagert 
ist, voraus sehr'groBe ScherkrSfte resultieren. Diie 
Mbglichkeit zur VerSnderung der Amplitude und/oder der 
Prequenz der Pulsation sowie zusatzlich der Art 
tind Lange der Statikmischer im Reaktionsrohr erlaubt 
eine optimale Anpassung der Reaktionsbedingungen an 
3ede beliebige Hydrieraufgabe imd gewahrleistet 
intensive DuTchmischung unabhangig von Hengenver- 
hSltnissen und Viskositaten der Einsatz- Tjnd Endprodukte. 
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Es erfolgt eine so intensive Kontalrtiening aller 
Phasen, daB die Reaktion im quasi-kinetischen Bereich 
ablauft. Zudem wird infolge der intensiven DnxcH- 
xnischimg der Wasserstoff optimal fur die Hydrierung 
verbraucht, Man benStigt nur einen auBerordentlicii 
geringfugigen Gasiiberschiifi und kann mit selir niedrigen 
Wasserstoffstromungsgescliwindigkeiten arbeiten. Dadurch. 
entfallt die Hotwendigkeit , Wasserstoff im Kreis zu 
faliren, Bei der technisclien Anwendtmg komien darm die 
entsprectienden Vorriclituagen, speziell die Kompressions- 
einrichtung, wegfallen« Bei der kontintiierlichen Durch- 
fuhrtmg des erf indungsgemaBen Terfahxens gelangt der 
Produktstrom nach Durchgang diirch das Eeaktionsrohr 1 
in eine Trennvorrichtting 7, aus der das Restgas bei 10 
enfsparmt -wird, das Seaactionsprodtikt bei 9 tlber ein 
Entsparmungs organ in einer solchen. Menge z-ar Ajif arbeityng 
geleitet wird, wie Substrat bei 4 zudosiert wird, imd 
der sedimentierte Katalysator mit einea leil des 
Resitionsproduktes uber die Leituagen 8 und 4 zvsa. 
Reaktionsrolir ztiruckgefurir.t yri.rd. Im .Bedarf sfall kaSJi 
verbrauchter Katalysator bei 12 ausgetragen \md 
frischer Katalysator bei 11 als Suspension in das 
System eingefiilirt werden. Mit Kilfe der bei 4 eindosier- 
.ten Substratmenge laJ3t sich nach dem erf indungsgemaBen 
Verfabren praktisch jede beliebige mittlere Verweilzeit 
im Hydrierreaktor realisieren. Dabei ergibt sich in 
alien Fallen ein sehr enges Verweilzeit spektrum, da die 
Grxmdstroinuns trotz der, hohen ortlichen Geschvondigkeiten 
inf olge sehr geringer Ruckvermischung. insgesamt dsn 
Charakter einer PfropfenstrSmimg aufweist. 
Die Warmezu- bzw. -abfiihrung erfolgt uber Heiz-/KUhl- 
mantel 2, der in mehrere, ggf . unabhangig voneinander 
beauf schlagbare Zonen unterteilt sein karm« Dabei ist 
oe nach der geometrischen Form des Reaktionsrohres 
die "VTirksame Austauschflache variabel. Urn auch bei 
grofiem Reaktorvolumen eine moglichst groBe Austausch- 
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flache zu erzielen, lassen sich beliebig viele einzelne 
Resdctionsrohre parallel oder/und hintereinanderge- 
schai-fcet zu eiiier Realrtoreliilxeit zusammenfassen, wobei 
sie einen gemeinsamen Mantel ztaa Warmeaustausch besitzen 
konnen, Oder elnzeln lomnantelt sind. Sie sind waiilweise 
mit einer gemeinsamen oder mit mehreren unabiiangig von- 
einander arbeitenden Pulsa-tionseinrichtxmgen atisgerustet • 
AuBer den genaimten Vorteilen des erf indtmgsgemaBen 
Verfalirens sei nocii auf den sicheriieitstechnisclien Aspekt 
verwiesen. Durch die Verringertmg des Reaktionsvolumens 
bei gleicher Durclisatzleisttaig imd zngleich v/esentlich 
groBerer Warmetauschflache pro Tolimenelnheit wird die 
Gefahr eines Durcligeixens der Reaktion praktisch ausge- 
sclilossen* 

Ausfuhrungsbei spiel e 

Die folgenden Beispiele sollen das Wesen der Erfindung 
naher erlautem, ohne jedocii ihre Ajiwendungsbreite ein- 
zus chranken « 

Beispiel 1 (kontinuierlioiie Pahrweise) 

In einem 1 000 ml Reaktionsrohr nach Pigur 1 
(d = 4. cm, 1 = 80 cm) wird das in dem Losungsmittel ge- 
loste Oder suspendierte Substrat tmd der in dem Losimgs- 
mittel suspendierte Kontakt eingespeist imd nach Piillung 
zuerst mit danach mit H2 gesplilt* Der Hg-Strom 

VTird so eingestellt, daS nach Beginn der Hydrierung uber 
das Ventil 10 nur etr/a 10 $5 des zugefuhrten Wasserstoffs 
entweichen. Der Hg-Druck betragt bei Sinsatz von 
Edelmetallkatalysatoren 0,1 bis 2,5 MPa, bei Verwendtmg 
yon Uickelkatalysatoren 1,5 bis 5,0 MPa, bevorzugt 2,0 
bis 3,0 MPa* 
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Die Hydrierung wird dvcrch Ans-fcellen des Pulsators 6 
und Erwarmen der Reaktionsmischimg atif die Hydrier- 
temperatiir gestartet. Die Hydrierung setzt sofort ein. 
Uber die Substratleittmg 4 wird nun dem Reaktor soviel 
Substratlosung zngefuhrt, wie uber die Prodnoktleitimg 9 
entnoxnmen wird* Der Katalysator sediment iert weit- 
geliend in dem Dekanter 10 und flieBt mit einem Teil 
der Hydrierlosung uber 8 in den Reaktor zuruclc* In den 
f olgenden Versuchsbeispielen v/ird mit dem zu Versuchs- 
beginn eingesetzten Kontakt bis zum merlclichen Uacli- 
lassen seiner Aktivitaten gearbeitet und kein Frisch- 
kontakt uber 11 zugesetzt* Bei einem Dauerbetrieb ist 
kontiniiierlich oder in bestimmten Abstanden ein Teil 
des Kontakt es Uber Vent.il 12 auszuschleusen und durch 
eine aquivalente Menge Pr i s chkon t akt z'u ersetzen* 
Die liber 4 zugefiilirte Substrat- bzw. iiber 9 entn'ommtene 
Produktmenge wird durclx die bis zur vollstandigen 
Hydrierung notv/endige Vervreilzeit bestimmt. 
Die bei 9 entnommene Hydrierlosung wird nach Ab- 
trennung von nicht sediment iert en Kontaktspxaren in 
bekannter Weise kontinuierlich. oder diskontinuierlich 
axaf gearbeitet » 

1. Hydrierung von 4-lTitrotoluen zu 4-Toluidin 

Es werden innerbalb von 5 Stunden 10 1 einer methano- 
, lischen LSsung, die je Liter 453 g 4 Hitrotoluen ent- 
hait, in Gegenwart von 10 g Kt 6500 (handelsiiblicher 
Hickeltrager-Katalysator des 7SB Leunav/erke) bei TOO 
und ein^ Druck von 3fO ilPa bei einer Pulsations- 
frequenz von 300 min xmd einer Amplitude von 5 mm 
mit Wasserstoff hydriert* ITacii der Aufarbeitung in 
ublicher Weise erhalt man 3397 g 4-Toluidin mit einem 
Gebalt von 99,6 in dem dunnsciiichtchromatograpiiisch 
kein 4-2Titrotoluen mehr nachweisbar ist* Das entspricht 
einer Ausbeute von 96 % der Tiieorie* 
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2. Hydrierung von 1 , a-Ehenylendiamin aus 2-HitroanilirL . . 

Es werden ia 6 Stxmden 10 1 eines Realctionsgeraisches 
hydriert, das 3e 1345 S 2-Nitroaiiilin in Methanol 
enthMlt. Die angewandte Katalysatormeage betragt 5 g Kt 
6500, Reaktions-fcemperatui" 90 ^C, Druclc 2,7 MPa, 
Pulsationafrequenz 500 min"'' , Ajsplitude 3 nm. ITach 
Destination liegt das 1,2-PIienylendianiin als hell- 
gelbliches Kristallisat mit Pp 102 bis 103 °C und einem 
Gehalt yon 99 % vor. Ausbente 90 ^ der Theorie. 

3« Hydriertmg von 4-3Jitropiienol-H"a zvl 4-Aiiiinoplienol 

10 1 einer waBrigen Auflosrmg von 2000 g 4-Hitrophenol-JIa 
werden in Gegenwart von 4 g Kt 6500 mit , einer Dosierge- 
sc2i-?7indigkeit von ,1 l/h bei 90 °C, 3 MPa Druck, einer 
Pulsationafrequenz von 100 niin~^ und einer Amplitude 
von 25 nm hydriert. Es V7erden 4-Aminophenol mit 96 bis 
99 %iger Reiriheit in 92 % Ausbeute erhalten, in dem 
kein Nitrophenol mehr riachweisbar ist. 

Beispiel 2 (diskontinuierliche Pahrweise) 

Bei diskontinxaierlicher Pahrweise wird in einem 
liegenden Reaktor gearbeitet, der im ubrigen dem in 
Beispiel 1 verwendeten gleich ist. Der li7asserstof f 
wird entweder bei geschlossenem Ventil 10 im MaI3e 
seines Verbrauches periodisch aiof gedriickt bis kein- 
Druckabf all mit der Zeit mehr erf olgt oder bei 
konstantem Druck zugefuhrt , wobei die zugefiihrte 
Menge gemessen wird. ISfach beendeter Hydrierung 
wird entspannt und iiber die DekantierTmgsvorrichtung 7 
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der Katalysator abge-fcrennt land die Reaktionslosimg 
entleert. Die Airfarbeitimg erfolgt in bekannter 
Weise in Abhangigkeit von den Eigenschaf ten der 
Reakt ionsmis chtingen . 

1. Hydrierung von 2-lTitrotoluen 

Es werden 300 ml einer Lbsung hydxiert, die 425 g 
2-Nitrotoluen entiialt und in der 6 g Kt 6500 
suspendiert sind. Reakt ions temper a txir 100 ^C, Druck 
3,0 MPa, Pulsationsfrequenz 40 min"^. Amplitude 30 mm. 
ITach 25 min nimmt die Losung keinen Wasserstoff mehr 
aiif • DurclL destillative Aufarbeittmg wird 2-Toluidin 
mit einem Gehalt von 99>8 % erhalten, in dem diinn- 
scliichtcjiroinatograpiiisch kein Aulgjgaiigsprbd'ukt meiir 
nachweisbar ist* Ausbeute 98 % der Tlieorie. 
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Erfindim^sansnruch 

1. Verfahren z^xr Pllissigphasenhydrierung mit suspen- 
diertem Katalysator und Wasserstoffgas, dadurch 
gekermzeichne-t;, daB die zu hydrierende Terbindimg 
in fliiider Form gemeinsam mit in f einverteiltem 
Zus-fcand suspend! ert en Katalysatoren und mit Wasser- 
stoffgas in einer nach dooa SchlaxrC enprinzip 
arbeitenden Vorrichttcag, die aus einem unter lae- 
liebigem ITeigungswinkel angeordneten, mit einem 
Mantel ziim WSrmetatisch vexsehenen und mit Statik- 
misciielemen-fcen beschickten Reaktionsrohr besteht,. 
in welchem der Inhalt diarch. einen Pulsator in 
SchvdJigungen versetzt -wird, dxucklos oder unter 
Druck in Kontakt gebraclit wird» 

2. Terfahren nacii Punkt 1, dadiirch gekennzeichnst , 
dafi die Hydxiertmg kontinuierlich erfolgt tmd der 
Katalysator groBtenteils mit einem Teilstrom des 
Reaktionsproduktes emeut in das Reaktionsrohr ein- 
gefuhrt v/ird, wobei er teilweise oder vollstandig 
aus dem System ausgekreist und durch frischen Kata 
lysator erganzt oder ersetzt wird* 

3. Yerfabren naoh Punkt 1, dadTirch gekennzeiohnet , 
daS die Statikmischelemente gleichen oder \mter- 
schiedlichen Bautyps und axi£ der vollen LSnge oder 
nur einem Teil der Lange des Reaktionsrohres ange- 
ordnet sind. 
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4« Yerfahren hach Pxmkt 1, dadurch gekeraizeichnet , 

daB der Pnlsator Schwlngungen mxt einer- Prequenz 

-1 -1 

von 30 000 min , vorzugsweise 30 - 3 000 min 

bei wahlweise rsLriierbarer Amplitude erzeug-fc* 

5* Verf ahren nach den Punkten 1 - 4f dadiircli gekenn- 
zeichnet 5 daB mehrere Reaktionsrohre mit ge- 
trennten oder ggf • gemeinsanen warmeaustaxisch- 
manteln ztieinander oder/imd ggf . iiintereinander 
zu einer ReaktoreiJiheit zusamniengefaSt sind, wobei 
v/ahlweise ein gemeinsamer oder mehrere voneinander 
unabliangige Pulsatoren ver77endet v/erden konnen. 
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Figur 1 
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